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春季~夏季の北極対流圏中の大気エアロゾル
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要旨 北極ヘイズが頻繁に出現する春季（ - 月)，清浄な大気へ変化する
時期（ - 月）の北極対流圏内のエアロゾル粒子の組成とその混合状態の空間
分布に関して知見を得るため，日本―ドイツ共同で航空機を用いたエアロゾ
ル観測を 年 - 月（ ）と 年 - 月（ ）に
スバールバル諸島周辺で実施した．春季には酸性状態の硫酸粒子が主要だっ
たのに対し，夏季に移行する時期（ 月）には中性の硫酸塩粒子（おそらく
?? ?）の割合が増加していた．北極ヘイズ現象下ではススを含む粒子の
割合が増加し，その多くは外部混合状態で存在していた．一方，バックグラ
ウンド時（非北極ヘイズ時）には，スス粒子の割合は減少し，多くが硫酸（塩）
粒子と内部混合した状態だった．ここでは，海塩粒子変質の鉛直変化や土壌
粒子の空間分布についても報告を行う．
は じ め に
これまでの観測から，北極域でも気温の上昇傾向や海氷面積・海氷厚の減少傾向が報告
され，地球温暖化の影響が懸念されている（
)．春季北極対流圏では，ロシア・ヨーロッパ・アジ
アなどの工業地域起源物質の長距離輸送により，北極ヘイズ現象が頻繁に観測される
（
)．冬季~春季の北極大気中のエアロゾル主成分は， ???， ??や黒色炭素（
）のような人為起源物質であり，春季に濃度が極大となる（
)．春季にしばしば出現する北極ヘイズ現象ではエアロゾル数濃
度が高いため，大気放射収支に大きな影響を与える．北極域で行われた航空機を用いたエ
アロゾル観測からヘイズ現象の出現による気温の昇温率が - になることが推
定されていた（ )．また，北極圏へ輸送された
が降水過程などを経て最終的に積雪表面に沈着することで，積雪表面のアルベドが変化し，
融雪を加速させる（ )．
春季北極では，北極ヘイズによる放射収支への影響だけではなく，汚染物質（酸性物質）
と不?一反応による大気化学過程への影響も重要である．極夜明けの春季北極対流圏では，
海塩粒子や海氷上の海塩成分上で起こる不?一反応により高反応性ハロゲン化合物が大気
に放出され， 期に光化学反応を経て， ?消失現象をもたらすことが知られて
いる（ )．大気エアロゾルによる放射収支やエアロ
ゾル粒子上での反応過程を議論する際には，数濃度などの物理特性だけでなく，エアロゾ
ル組成やその混合状態を把握する事が必須となる．
北極ヘイズが出現する春季（ - 月）には人為起源物質やエアロゾル数濃度が高いが，
月以降，夏季への移行期には湿性沈着などによりエアロゾルや汚染物質が徐々に大気中か
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ら除去されていくため，夏季になるとエアロゾル成分濃度が減少し，清浄な大気になるこ
とが観測から明らかとなっている（
)．人間活動による北極域の大気環境や気候変動への影響をより理解するために
は，北極ヘイズが出現する春季だけではなく，北極圏へ輸送されてきた人為起源物質の除
去が進行している移行期のエアロゾルの性状や，除去過程を理解することも重要である．
北極ヘイズ現象が出現する春季（ - 月)，清浄な大気へ移行する時期（ - 月）の北極対
流圏に存在するエアロゾルの物理・化学特性とその空間分布に関して知見を得るために，
日本―ドイツ共同航空機エアロゾル観測（
）を 年 - 月（ )， 年 - 月（ ）に
スバールバル諸島周辺で実施した．ここでは，() で得られたエアロゾル成
分の混合状態とその空間分布，() で得られた海塩粒子の変質の鉛直変化，
() で得られたエアロゾル成分の混合状態とその空間分布についてまとめる．
航空機観測と分析・解析
日本―ドイツ共同航空機エアロゾル観測は， 年， 年にスピッツベルゲン島周辺
で実施された．観測には （ ）所有の航空機（ ，
型）を使用した．ニーオルスン（ ? ）で航空機観測と並行して， による
粒子数濃度の計測やネフェロメータやスカイラジオメータなどを使用したエアロゾル光学
特性の計測，化学分析用のエアロゾルサンプリングなどの連続観測が行われているため，
ニーオルスンとの同期観測も実施した．エアロゾル観測は海上（あるいは海氷上）＜ か
ら高度約 を観測範囲とし，異なる高度でレベルフライトをした（図 )．
エアロゾル観測に使用した観測測器は， のキャビン内に設置した．機外の空気は
エアロゾルインレットを使用し，機体上部から機内へ取り込んだ（山形ほか， )．観測
に使用した配管の長さは - のため， ?＞ μ の粒子はインレットや配管でほとんど
が損失してしまうが，微小粒子（ ? - μ ）についてはロスの影響は非常に小さい．エ
アロゾル観測の詳細は， （ )， （ )，山形ほか
（ ）で述べられている．
大気エアロゾル粒子の捕集は， では名古屋大学で開発した大気球用のエア
ロゾルインパクターゾンデ（ ）を航空機観測用に一部を改造して用い，
では を航空機観測用に仕様を変更したエアロゾルインパクター（
）を用いた．使用したインパクターの仕様とエアロゾルサンプリングに使用した捕
集面を表 にまとめた． ， のいずれも 個の試料まで捕集できる
仕様になっているため，表 に示した捕集面を交互に取り付け，エアロゾル粒子捕集を実
施した．捕集した試料は飛行終了後直ちにインパクターより取り出し，試料を 個ずつビー
春季~夏季の北極対流圏中のエアロゾル
ムカプセルに移し変えてチャック付ポリ袋へまとめ，乾燥剤（ニッソードライ製， ?）
を入れた密閉容器中に保管した．得られた試料は帰国後，透過型電子顕微鏡（ ，
， ）で形態観察やススの同定を行い，組成分析および同定は，走査
型電子顕微鏡―エネルギー分散型 線分析装置（ - ，
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図 キャンペーンでの飛行パターンの一例
表 北極航空機観測でのエアロゾルインパクターの仕様とサンプリング詳細
インパクター
ノズル径，
流量， -
カットオフ径，μ
エアロゾル捕集面?? カーボン蒸着コロジオン薄膜 カーボン蒸着コロジオン薄膜
蒸着コロジオン薄膜?? 蒸着コロジオン薄膜
?蒸着コロジオン薄膜??
ニトロン蒸着コロジオン薄膜
捕集時間， ??
) カーボン薄膜は元素分析用試料， 薄膜は酸性状態の硫酸を同定するための試料，
?は硫酸イオン同定のための試料，ニトロンは硝酸イオン検出のための試料
) 回の飛行観測では， 薄膜あるいは ?薄膜のいずれかを選択（同時には
使用していない）
) 通常は 分サンプリング． 月 ， 日のみ 分に変更．
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， ）と，試薬薄膜法（ ?， ，ニトロン）にて行った．分析手順・条件は，
（ ）に示したとおりである．分析を行った粒子の数は， 試料につき，
- 個である．分析した粒子数の違いは，薄膜状の粒子数密度による．
空気塊の履歴を知るために， の客観解析データ（ °× °メッシュ）を使用し
て，鉛直流を?慮した後方流跡を計算した．流跡線は航空機観測を行った高度域（温位
- ）の内， つのレベルで計算した． における航空機観測の航路と，各観
測時の後方流跡線を付図に示す．
結果と?察
の観測結果
個々のエアロゾル粒子組成と混合状態
図 に， で得られたエアロゾル粒子の 像の一例を示す．図 の試料が
採取された 年 月 日は，観測期間中で最大の北極ヘイズが観測された日にあたる．
図 では鎖状の特徴的な形態を有するスス粒子が多数確認されていた．また，一部のエア
ロゾル粒子は，捕集面の ?と陽性反応を示していたため， ???を含む粒子と同定され
る．図 に矢印で示した粒子は， ?と陽性反応を示してはおらず，またその鎖状の形
態から，外部混合しているスス粒子と判定できるだろう．また，一部のスス粒子は硫酸（塩）
粒子と内部混合した状態だった．
図 の硫酸（塩）粒子は，捕集面の と陽性反応をしていた． 薄膜は酸性の ???
（ ? ?や ? ?など）と選択的に反応し， ? ?と反応した際には図 のような
?の反応環が出現する（ )． では，他の日で
も と反応する粒子が多く確認されていたため，春季対流圏中の硫酸（塩）粒子は， ? ?
に近いことが示唆される．さらに，図 の粒子では，硫酸粒子内部に非水溶性の鎖状の固
体物質が確認されており，ススと硫酸が混合した粒子と?えられる．ススと硫酸が内部混
合した粒子は，春季北極対流圏（ )，都市大気（ )，
人間活動の影響がある海洋境界層内（ ）で観測されている．
ススや硫酸粒子以外には，海塩粒子，土壌粒子，金属成分を含有する人為起源粒子が確
認された．海塩粒子は，対流圏下層（? ）では潮解した状態で存在していたが，
自由対流圏中層~上層（＞ ）では低相対湿度のため，ほとんどが乾燥した状態で
存在していた．さらに一部の海塩粒子では，粒子中の （恐らく ???）の成分比が海水中
の組成比（ ? ）と比べて大きくなっており， と
置換していく傾向が確認された（ 項で詳述する)．土壌粒子は，不定形粒子や球状粒
子が確認された．土壌粒子からは， ， ， ， ， ， ，が検出され， や を
含む粒子も存在していた．球状粒子は石炭燃焼などの高温過程を経ている粒子に頻繁に確
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認されるため（ )，フライ
アッシュ粒子あるいは人為起源粒子と同定される．一部の粒子では，土壌粒子の主成分で
ある ， は検出されずに， ， ， で構成される粒子が確認されることがあった．
を含む粒子は北極ヘイズ時に確認されることが多かったため，後方流跡線解析の結果が示
すように，ロシアやヨーロッパなどの工業地域起源の粒子である可能性がある．
各エアロゾル成分の混合状態と鉛直分布
図 で得られた混合状態を定量的に評価するために，各成分および混合状態の存在率
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図 で捕集されたエアロゾル粒子の 像 () 年 月 日に ?を
蒸着した面に捕集したエアロゾル粒子，( ) 年 月 日に を蒸着した面に捕集し
たエアロゾル粒子（ ）．
?
（ ）を求めた．図 に， で得られた各成分の混合状態の鉛
直分布を示す． 期間中の主要なエアロゾル粒子は硫酸粒子だったが，北極ヘ
イズ層中や，ライダ （ー ， で観測）でエアロゾル層が明瞭に確認され
た高度で捕集された試料では，スス粒子やスス・硫酸の内部混合粒子の割合が高かった．
特に， 期間中で最大の北極ヘイズが観測された 月 日には，ススを含む粒
子の割合が を超えることもあった．また，発生源が主に地上・海洋表面である土壌性
粒子や海塩粒子は境界層内だけでなく，自由対流圏においても数 ~約 まで増加する
ことがあった．特に土壌性粒子は北緯 度付近まで南下した 年 月 ， 日に割合
が増加していた．高層天気図や飛行機で取得していた気象データ（風向，風速，気温，相
対湿度など）から， 月 ， 日ともにジェット気流の境界部分に突入して，エアロゾル
粒子をサンプリングしていたことが示唆される．この結果は，北極圏内の大気とジェット
気流内の大気では，土壌性粒子数濃度（あるいは割合）に大きな違いがあることを示唆し
ている．ニーオルスン付近上空で観測を行っていた 月 日にも， 付近や 以下
にやや高い頻度で土壌性粒子が確認されていたが，後方流跡線解析の結果と比較すると，
付近はジェット気流の影響を受けた空気で， 付近より低い高度では 月 ，
日と同様に，低気圧の北上に伴う上下方向の混合により増加していたことが?えられる．
図 に，ススを含む粒子の混合状態の鉛直分布を示す．汚染大気の輸送による北極ヘイ
ズ発生時では，ススは外部混合状態が卓越していたのに対し，バックグラウンド状態（非
ヘイズ時）ではスス・硫酸の内部混合状態が主要となっていた．北極ヘイズ時やエアロゾ
ル数濃度が高い時は，ユーラシア~ヨーロッパ域からの空気塊の輸送と対応しており，エア
ロゾル数濃度の低いバックグラウンド時は，北極海から輸送されることが多かった．
年 月 日の例のように，ヘイズ時には比較的短時間で工業域から輸送されていたのに対
し，冬季~春季に大規模な人為発生源のない北極海上空に存在したススは，長距離・長時間
輸送をされていたと?えられる（詳細は を参照)．ヘイズ時とバックグラ
ウンド時のススの混合状態の違いは，長距離・長時間輸送中にススの混合状態が外部混合
状態から内部混合状態へ徐々に変化していたことを示唆する．硫酸などの液相で覆われた
スス粒子は見かけ上，吸収特性が増加するレンズ効果を示すため（ )，
スス粒子の混合状態の変化は，北極域で大気エアロゾルによる気候影響を見積もる上では
非常に重要である．
さらに，大気中に浮遊するスス粒子は最終的に湿性沈着などを経て大気から除去され，
海氷・雪氷表面に沈着する．積雪表面へのススの沈着は，積雪表面のアルベド低下と日射
吸収による融雪を促進させるだけでなく，極域大気の放射収支を議論する際の基礎データ
である海氷・雪氷表面のアルベドの値に大きな誤差を生む要因となる可能性がある．
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対流圏下部での海塩粒子変質の鉛直分布
海塩粒子が大気中での不?一反応によって変質し， ?や ?が ???や ??に置換
され， 比や 比が減少することが知られている（ )．こ
のような海塩粒子の変質，すなわち， ロスや ロスは反応性ハロゲンの発生源となるた
め，非常に重要な過程である．反応性ハロゲン化合物生成に関わる海塩粒子上の不?一反
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図 でのエアロゾル成分・混合状態の鉛直分布
応は，粒子の相（液相か固相か）と密接に関連し，粒子を取り巻く空気の相対湿度に大き
く依存する．境界層と自由対流圏の間で相対湿度は大きく変化するが，境界層内において
も地表付近と境界層上端（ - ）では数度の温度差があるために，水蒸気がよく混
合されている状態では，図 のように境界層上端で相対湿度が増加する傾向を示すことが
ある．この相対湿度の鉛直勾配が海塩粒子変質に寄与し，境界層上端でより変質が起きて
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図 でのスス粒子の混合状態の鉛直分布
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いる可能性がある． （ ）によるモデル計算では，海塩粒子周
辺の相対湿度に伴い，海塩粒子内の が低下し，反応性ハロゲン種の大気への放出が促進
される事が示唆されていた．
図 に， （エネルギー分散型 線分析装置）分析で確認された海塩粒子と，変質し
た海塩粒子の一例を示す．ほとんどの海塩粒子で，海塩成分の主成分である ， ， ，
が検出されていた． に対する のピークの高さは， のピークが高くなるにつれ，
徐々に小さくなっていた．この変化は，海塩粒子中の ?が を含む化合物と置換してい
ることを示唆する．
図 に， による個別粒子分析で得られた海塩粒子中の の組成比を示す．図
には，高度 以下で捕集された海塩粒子の組成の原子数比を示している．図 中の
線（化学量論線）は， と ? ?の組成比間で引いた線であり，以下の不?一反応が
化学量論的に進行する時の組成変化を示している．
＋ ? ?→ ? ?＋ ↑ ． ()
月 日（ - ， - ）や 月 日には， 比が海水比に近い海塩粒子も存在
していたが，多くの海塩粒子では海水比よりも 比が減少していた．さらに， 比が増加
するにつれ， 比が減少を示し，図 に示した化学量論線に沿って組成が変化する例や，
比の増加は見られずに 比が減少する例が確認された． ? ?や ?などの酸性成
分が海塩粒子からの ロスを引き起こしていることが示唆される．
図 の分布より，海塩粒子からの ロスには， を含む酸性成分と含まない酸性成分が
寄与していることが予想される． 月 日~ 日の海塩粒子の組成は化学量論線付近に分
布していたため，主に ?や ? ?により変質（ ロス）が進行していたことがうかがえ
る．後方流跡線解析の結果では， 月 日~ 日にかけて，ロシアの工業域の影響を強く
受けた空気塊の輸送が確認されていた．特に，観測期間中最大のヘイズ現象だった 月
日では，ほとんどの海塩粒子から が損失していた． ?濃度や ???濃度の高い北
極ヘイズ時には， ?や ? ?により海塩粒子変質が進行していることがうかがえる．一
方， 月 日において ロスは進行していたが，化学量論線から大きく離れた分布をして
おり， ?や ? ?以外の酸が主に寄与していることが?えられる． 月 日は 月
日~ 日とは異なり，北極海から空気塊が輸送され， 時間以上工業域などの直接的な影
響は確認されなかった．
観測時のエアロゾル成分や酸性ガス分析の観測では， 月 日には，エア
ロゾル粒子中の ??濃度や ?ガス濃度が高く， ?濃度は減少していたため（
)， （ ）が示唆するように， ?や反応性窒素酸化物により海
塩粒子の変質が進行しているのだろう（例えば以下の反応過程)．
＋ ?→ ?＋ ↑ ． ()
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春季~夏季の北極対流圏中のエアロゾル
図 で観測された対流圏下層の気温・相対湿度の鉛直分布の一例（
)
図 で観測された海塩粒子組成の一例
?は捕集面に起因するバックグラウンドピークを示す（ ）．
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以上から，人為汚染の影響を強く受けた北極ヘイズ時には，主に ?や ? ?との不?一
反応で海塩粒子の変質が進み，バックグラウンド時（非ヘイズ時）には， ?や反応性
窒素酸化物の寄与が増加することが示唆される．変質に寄与する酸性成分が変わる要因と
しては， （ ）で?察したように，ガス成分の粒子への取り込まれやすさや
溶解度が関連していると?えられる．
図 で示したように，変質した海塩粒子の数は上空に行くほど多くなる傾向が得られて
いた．この海塩粒子の変質の鉛直方向の変化は，特に 月 ， ， 日に顕著に確認され
た．海塩粒子変質の鉛直分布は，中緯度海洋境界層内でも確認されていた（
)．海塩粒子変質が鉛直分布を持つことの可能性のある要因として，()海洋表面から
の海塩粒子発生，()上空の高相対湿度状態での酸性ガスの取り込み・溶解による，エア
ロゾル の低下と不?一反応の促進（ )，()雲過程によ
る不?一反応の促進（ ）が?えられる．
海塩粒子は開水域での波の破砕により海洋表面から大気へ放出される（
)．また，極域では荒天時に海氷表面から海塩粒子が発生する過程も指摘されている
（ )．しかしながら，観測をした海域は海氷で覆われていることが多
く（ )，天候の穏やかな条件を中心に航空機観測を実施していたため，開
水域からの海塩粒子発生や海氷面からの海塩粒子発生の寄与は非常に小さい．
図 ，図 に示したように，境界層上層で相対湿度が高い時には，変質した海塩粒子の割
合が高くなる傾向が確認された．上空の相対湿度が? となっていた 月 日や 月
日は，変質した海塩粒子は少なかった．海塩粒子は低湿度下では乾燥した状態で存在する
ことが多いため，不?一反応による変質が抑制されていたのだろう．この結果は，春季北
極域の海塩粒子の変質が，粒子を取り巻く空気の相対湿度と密接に関係していることを示
唆する． （ ）が示唆したように，高相対湿度下では海塩粒子
が保持する水分量が増加し，酸性ガスの溶解や取り込みが進み，最終的に海塩粒子中の
が減少し， ロスが促進されていることが?えられる．
また， （ ）が示唆したように，雲過程が海塩粒子上の不?一反応（ ロ
ス）を促進させることもある．対流圏下層の雲は，境界層上部~自由対流圏下部に出現する
ことが多いが， の観測飛行はサンフォトメータによるエアロゾル光学特性観
測の制約のため，晴天日にのみ観測を実施していた．少なくとも観測時には雲の影響はな
い状態だった．観測した空気塊の過去の雲の履歴については，後方流跡線解析では困難な
ため，過去の雲過程の影響までは本研究で判定できない．そのため，雲過程を経た海塩粒
子が混合している可能性は否定できない．雲過程によるエアロゾル粒子変質が促進される
過程は，極域に限らず低中緯度域でも起こりうる過程のため，境界層上部~自由対流圏下部
での海塩粒子変質過程と高反応性ハロゲン種の循環過程の詳細を議論することが必要とな
春季~夏季の北極対流圏中のエアロゾル
る．
観測結果
では，北極ヘイズの影響の強い - 月に観測が行われ， では
春から夏への移行期に相当する - 月に観測が行われた． でもスス粒子，硫
酸（塩）粒子，海塩粒子，土壌粒子などが確認された．以下では，主にススと硫酸（塩）
の混合状態と硫酸（塩）粒子の変質に関して?察する．
各エアロゾル成分の混合状態と鉛直分布
図 に， で観測された各エアロゾル成分の混合状態とその鉛直分布を示
す． でも主要なエアロゾル粒子は硫酸（塩）粒子だった．硫酸（塩）を含む
粒子の存在率（ ）は， の清浄な時に近かった．しかしなが
ら，春季（ - 月 ）と比較すると，全体的にススや土壌（あるいは鉱物）粒
子を含む粒子の割合が非常に少なくなっていた．
でも図 のような，ススと硫酸（塩）の内部混合粒子が確認された．
では空気塊の輸送経路や履歴に応じて，外部混合状態のスス粒子の割合が大きく変動
していたが， 観測期間中に確認されたスス粒子のほとんどは，硫酸塩と内部
混合した状態にあり，外部混合状態のスス粒子は 月 日の境界層内で観測されただけ
だった． で得られた，ススと硫酸塩の内部混合した粒子（ ＋ ）の割
合は＜ - 程度だった．一方， で得られたススと硫酸塩の内部混合粒子の
割合は - だった（ )．これは，北極自由対流圏におけるスス粒子の
混合状態とその数濃度が， - 月（ ）と - 月（ ）で大きく変化
していることを示している．地上観測でも湿性沈着の影響などにより， 月には大きく濃度
が減少しており（ )， と
で得られた結果の違いは，汚染の影響がある春季対流圏の大気が清浄になる変化を捉
えていたことによると?えられる．北大西洋上空自由対流圏（ )，南大洋域（ )，
北大西洋海洋境界層内（ ）で観測されたススと硫酸塩の内部混合粒子の割
合（ - )（ ）と比べると で得られた割合は非常
に低く，かなり清浄な状態だったことがうかがえる．しかしながら，夏季南極で行われた
航空機観測（ ）では外部混合状態のスス粒子は観測されず，ススと
硫酸が内部混合した粒子の存在割合は＜ - だったことを?慮すると（原ほか， )，
で観測された大気は春季北極（ ）や中緯度域と比べると清浄では
あるが，依然として人間活動やバイオマス燃焼の影響を受けた状態であることが示唆され
る．
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硫酸（塩）粒子の化学状態
上記に示したように， 薄膜は酸性の ???と選択的に反応をし， ?? ?とは反応
することはない． では酸性状態の ???を含む粒子（恐らく ? ?粒子）を
中心に確認された．一方， では， 薄膜と反応していない を含む粒子が支
配的だった． が検出される場合は海塩粒子が変質した ? ?を含有する粒子と?えら
春季~夏季の北極対流圏中のエアロゾル
図 でのエアロゾル成分・混合状態の鉛直分布
Al
tit
ud
e,
m
 
Al
tit
ud
e,
m
 
Al
tit
ud
e,
m
れるが， 薄膜に対して陰性の 含有粒子からは が検出されていなかったため，主成
分は ?? ?と?えられる． と で得られた結果は，硫酸（塩）
粒子組成が春から夏に変わるにつれ，大きく変化していることを示唆している．
図 に， 分析や 薄膜から同定された硫酸（塩）を含む粒子の酸性状態の鉛直分
布を示す．ここでは， 薄膜に反応した痕跡がある硫酸塩粒子を酸性（ ）硫酸（塩）
粒子，反応痕が確認されなかった粒子を中性（ ）硫酸塩粒子と判定した． 月
日~ 日，特に 以下の高度では酸性粒子が を超えることもあったが， 月 日
以降は酸性粒子の割合が 以下となることが多かった．後方流跡線解析の結果では，月
日~ 日にはスカンジナビア半島からコーラ（ ）半島の下層大気（＜ ）が観測
空域まで輸送されていた．この輸送経路は で観測されたように，人間活動の
影響を受けた空気塊の輸送と非常によく類似していた．一方， 月 日以降はグリーンラ
ンド~北極海からの輸送が支配的であり，観測した空気塊はロシア~ヨーロッパの人間活動
からの直接的な影響を受けていなかった．この空気塊の履歴の変化は， 月 - 日に酸性
状態の硫酸塩粒子の割合が高く， 月 日以降には中性硫酸塩粒子が支配的だった結果と
よく一致していた．ニーオルスンでの地上エアロゾル観測結果（ ）で
も，航空機観測を開始した直後の時期（ 月 - 日）は，春から夏にかけて大気環境が大
きく変化した時期に対応していた．
また，中性硫酸塩粒子の割合は自由対流圏中層~上層（＞ ）で高くなることが多く，
以上となる例も確認された．硫酸粒子に取り込まれる ?の発生源は，生物活動，農
業，燃焼過程など様々であるが，いずれも地上や地表に存在する（ )．
また， ?濃度は主に低中緯度域で高く，高緯度域では低いため（ )，
北極対流圏大気中に中性硫酸塩粒子が存在するには，低中緯度域からの輸送や北極圏内を
長時間かけて滞留することが条件となる． （ ）は，春から夏への移行期
にあたる 時期では，自由対流圏上層の方が古い空気塊であり，長距離輸送の
影響を受けている可能性を指摘しており，上空で中性硫酸塩の割合が高った傾向を支持し
ていた．
航空機観測を行った空域に近いニーオルスンで観測された雲の高度分布観測では
（ )，夏に下層雲が出現する頻度が高くなっていた．また，
期間中，降水により海塩粒子や硫酸（塩）粒子が効率よく除去されており（
)，対流圏下層に存在する硫酸（塩）粒子の寿命は対流圏中層~上層と比べると比較的
短く，新しい硫酸塩粒子で構成されていると?えられる．さらに夏季には海洋生物活動由
来の や ?の寄与が増加し，対流圏下層での酸性硫酸塩粒子の供給は継続されるた
め（ )，図 のように対流圏下層には酸性硫酸（塩）
粒子が分布していたことが示唆される．
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図 期間中に捕集された硫酸（塩）粒子組成の鉛直分布
酸性硫酸塩粒子（ ? ?， ? ?）と中和された硫酸塩粒子（ ?? ?）の存在比で
示している．
? ? ? ?
?? ?
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ま と め
の観測から北極ヘイズ現象が頻繁に起きる春季の北極対流圏内のエアロ
ゾルの性状を， の観測から，春から夏に移行する時期のエアロゾルの性状を
捉えることに成功した． ， から得られた知見は以下のとおりであ
る．
) 春季，夏季への移行期ともに，主要なエアロゾル粒子は硫酸（塩）粒子だった．人為
起源物質の輸送の影響を強く受ける春季は，酸性硫酸（塩）粒子（多くは ? ?液滴）
で存在していたが，移行期には中性硫酸塩粒子（ ?? ?）の割合が増加していた．
移行期の下層では酸性硫酸(塩）粒子の割合が高く，上部対流圏で中性硫酸塩粒子の割
合が高くなっていた．
) 北極ヘイズ下では，ススを含むエアロゾル粒子の数濃度が増加するだけでなく，多く
が外部混合状態で存在していた．一方，バックグラウンド（非北極ヘイズ）状態では，
スス・硫酸の内部混合状態が卓越しており，スス粒子の長距離（長時間）輸送・滞留
中に混合状態が外部混合から内部混合状態へ徐々に変化していた．夏季には，ススを
含む粒子は硫酸塩粒子と内部混合した状態で存在し，存在割合は減少していた．
) 土壌性粒子は，北極対流圏とジェット気流内とでは濃度差が見られ，ジェット気流に
よる土壌性粒子の輸送・拡散が北半球で大きく寄与している可能性がある．また，対
流圏中・下層では，低気圧北上に伴う空気の上下混合の影響を受けていた．
) 春季北極境界層内では，海塩粒子の変質は上空に行くほど変質が進み，より多くのハ
ロゲン（ ）が揮発しており，海塩粒子変質には鉛直勾配のあることが示された．
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付図 期間中に飛行機観測を行った大気の後方流跡線
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